Photoelastic Study on Synthetic and Natural Garnets-with special reference to chemical and structural imperfections- 人工及び天然産ガーネットに見られる光弾性効果の研究 -特に結晶の化学的構造的不完全性に関連して- by 北村 健二
Photoelastic Study on Synthetic and Natural
Garnets-with special reference to chemical and
structural imperfections- 人工及び天然産ガーネ
ットに見られる光弾性効果の研究 -特に結晶の化学
的構造的不完全性に関連して-
著者 北村 健二
号 736
発行年 1983
URL http://hdl.handle.net/10097/24634
 氏名・(本籍)
 学位の種類
学位記番号
学位授与年月日
 学位授与の要件
最終学歴
学位論文題目
論文審査委員
きたむらけんじ
 北村健二(茨城県)
理学博士
 理第736号
 昭和58年5月25日
 学位規則第5条第2項該当
 昭和49年3月
東京大学大学院理学系研究科
 (修士課程)地質学専攻修了
1)hotoelast1cStudyouSyntheticandNaturaiGar[1ets
 ・一withspecialreferellcetochemicalandstructuralimper一
{ectlOIIS■…
 天工及び天然産ガーネットに見られる光弾性効果の研究
 一一特に結晶の化学的構造的不完全性に関連して
 (主査)
教授砂川一郎教授茸木浅彦
教授青木謙一郎
教授小松啓
助教授秋月瑞彦
論文目次
Abstract
Acknowledgements
Contents
Introduction
PARTI:GeneralReviewonCharacterlzationUsingPolarizingLight
I-1:Introduction
I-2:Generaldescript1ononphotoelasticity
 -345一
1-3:Equipmelltsforphotoelasticstudyofgemets
I-4:Applicationtocharacterizationofsyntheticgamets
PARTII:PhotoelasticStudyonSyntheticGamets
 II-1Birefringenceassociatedwi出growthstriations
II-2BirefringenceassociatedwithfacetsofgametsgTownfromthemelt
Ii-3Birefringenceassociatedwithcrystaldefectslnsyntheticgarnets
 1卜4Summary-characterization1)ypolarizedllght-
PARTIII:PhotoelasticStudyonNaturalGamets
III-1fntroduction
III-2Generalreviewonblrefringellceobservedinllaturalgamets
 亙11一一3Bh'efringenceobservedillnaturalgarnets
 lII-4Summary-geologicalmeaningofthephotoelastics加dieso1]nattiralgemets-
 APPENDIXI:Growthtechnlquesof1・・are℃arthgametsinthisstud}7
APPENDIXH:OrlgillsofdifferenceillIatticespacillgsbetweenon-facetandoff-facet
regiollsofrare-earthgametsgrownfromthemelt
ListofReferences
 一346一
論文内容要旨
 本研究は,種々の方法(CZ法,FZ法及びフラッタス法)で育成された人工希土類ガーネット
 単結晶中の不完全性に由来する応力複屈折を観察・解析し,その組成的構造的不完全性の導入
 機構を明らかにする事が目的であり,その結果から応力複屈折法(光弾性観察法)の単結晶評価
 への応用を試みたものである。と同時に,19世紀後半から注目され,最近になり著しい発展を
 示しつつある天然産ガーネット0)"光学異常"の問題にこの光弾性効果がどのような役割を果
 しているかを示す事も目的としている。
 1970年以降,Y工G(イットリウム鉄ガーネッ1・)が磁気バブル記憶素子として注目され,又
 YAG(イットリウムアルミニウムガーネット)がレーザー発振素子として応用されるようにな
 り,各種希土類ガーネットの育成及び評価は現在に至るまで盛んに行われている。特に光弾性
 観察法による,これら人工ガーネット単結晶中の包有物や転位に伴う応力複屈折の解析は,Y王G
 薄膜結晶用基板として使われているGGG(ガドリウムガリウムガーネット)の評価法として応
 用されてきている。しかし,重要な欠陥でもある成長縞や,ファセットに伴う応力複屈折の解
 析は不充分であった。特にそれρ)に伴て)て現われている複屈折の大きさ(△ωや偏光の振動方
 向()ぐ及びZりの持つ意味の解釈がほとんど行われていなかった。本研究では,従来の偏光顕微
 鏡よりも優れた消光比を持つ,レクチファイヤー高性能偏光顕微鏡(日本光学・商標名)を応力
 複屈折の観察,測定に活用し,又,絞ったレーザー光を利用したセナルモンの方法を応用して,
 1}夏屈折のpoh1ヒbypoint分析を可能にした。これらの方法によって欠陥の周囲に現われる複屈
 折の様相の観察,定量を通じて△n,X〆及びZ'の持つ意味を明確に示す事ができた。
 人工ガーネット中に応力複屈折を起こす主な不完全性は,3種類に大別する事ができる。第
 一は,成長縞で,これは結晶成長時の成長速度が変動する事によって発生し,組成の不均一性
 を伴っている。第二は,ファセットでファセットとオフファセットでは,成長メカニズムが異る為
 に両域で格子の大きさが違っている。第三は,その他,包有物や転位で,それら3種類の欠陥
 に伴う応力・複屈折を詳細に観察し以下のような結果が得られた。
 第一に成長縞に伴う複屈折の解析からは,格子の大きさの違うガーネットが成長する場合,
 成長面に平行な方向ですでに成長したガーネットの格子の大きさに合わせながら成長する為
 に,平面歪が生じ,その結果が応力複屈折となって現われている事が示されている。この事か
 ら複屈折の大きさ(△n)と偏光の振動方向(X1又はZ一)が,成長縞が形成される際の非定常状態
 での特定成分の偏析過程を表現している事が認められる。すなわち△nは成長縞に伴った組成
 変動の大きさをそしてX`,Z'は育成した結晶の格子がすでに育成した下地結晶の格子よりも大
 きいか又は小さいかを示している。
 第二にファセットに伴う複屈折の観察からは,セナルモンの方法によるpointbypolnt分析
 を駆使して,ファセットとオフファセット領域での成長機構の違いを反映した両域での格子の大き
 さの違いによって生じる応力分布を解析する事ができた。又,ファセットに伴う応力複屈折は,
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 希土類(鉄ガーネットを除いて)に共通して同じ程度である事,育成の雰囲気,育成後の熱処理
 に影響されない事,ファセットのサイズに依存している事等の特徴を有している事が確かめら
 れた。これらの事から,ファセットーオフファセット両域の格子の大きさの違いが,希土類ガー
 ネットの不定比組成に由来しているというモデルが示された。
 第三に個々の欠陥(包有物転位等)に伴う応力複屈折の観察では,Brace-K6hlerコンペン
 セーター一を装備したレクチファイヤー偏光顕微鏡による観察の有効1生を実証した。特にBrace
 -K61ヨerコンペンセーターによってレターデーションを加減して複屈折像にコントラストを
 つける事が出来,転位のような微弱な複屈折しか示さないものでも,検出可能にしている。こ
 の方法によって本研究ではNdGG(ネオジニウムガリウムガーネット〉中のヘリカル転位が,
 Burgers'ベクトルとらせん転位の伸長方向との角度や,場の歪に影響されて形成される様子が
 明らかになった。
 以上の観察から,偏光を使用した光弾性的手法によって,他の単結晶評価法(X線トポグラ
 フ,エッチング法等……これらは,歪の連続した変化を表わす事ができない。)によるものとは
 違う内容の結晶成長に対する知見を得る事ができ,評価法としての独自性を本研究は示し得た。
 一方,本来光学的等方性である天然産ガーネットに見られる複屈折は「光学異常」と呼ばれ,i9
 世紀後半から注目されその起源が論議されている。近年グランダイト系ガーネットに関しては
 その原因が,六配位サイトにおけるFe,/A1の秩序状態によるというモデルが報告され,新たな
 進歩へと活気づいている問題である。
 従来,このガーネットの光学異常はグランダイト系によく見られパイラルスパイト系ガー
 ネットでは詳細な報告も少かった。本研究では長野県和田峠産のパイラルスパイト系ガーネッ
 ト中で,グランダイト系に見られ.る光学異常と非常に類似した複屈折が観察された。△nの値
 とEPMAによる組成分析から,この複屈折が,組成変動に由来する光弾性効果と,結晶の対称
 性の低下(秩序状態のように構造起源)に由来する複屈折の両方の起源から成1.1立っていると推
 論された。
 中竜鉱山産及び秩父鉱山産グランダイト系の光学異常は,その△n値からも構造起源(たと
 えばFe/A1秩序状態)である事は認められた。本研究では,熱処理によって無秩序状態になって
 も,組成変動が残っている限り光弾性効果による複屈折は消滅しない事を示した。又,成長縞
 の様相から,グランダイト系ガーネット中の組成変動が,接触交代作用中のガーネットの成長
 速度の変動に由来している事が,人工ガーネットの育成に見られる現象と比較しながら推論さ
 れている。
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 論文審査の結果の要旨
 応力複屈折の現象は古くBrewster以来知られており,構造物中の歪み解析などで広く活用
 されてきた。同じ現象は単結晶中にもみられ,光学異常の現象として昔から注目されていた。
 最近では単結晶評価法の一つとして活用されるようになった。しかし,単結晶中の応力複屈折
 の定量的解析は今まで十分行なわれてこなかった。とくに,結晶成長に伴なう成長縞やファセッ
 トなどと関係した微弱な応力複屈折の解析は不十分であった。
 北村は,レ・タチファイヤー高性能偏光顕微鏡,絞ったレーザー光を利用したセナルモンの方
 法などの新しい手法を用いて,複屈折の大きさ,偏光。)振動方向などを詳細かつ定量的にしら
 べ,その結果と結晶中の組成変動や構造的な不完全性,格子サイズ変動などとを関連づけるこ
 とに成功した。しらべた結晶は,CZ法,FZ法,フラックス法で育成した人'll希土類ガーネッ
 ト単結晶と.バイラルスパイト系(禾E.1田峠産)とグランダイト系(中竜鉱山,秩父釧油屋)の天然
 f圭酸」鉦ガーネットである。
 北村はまず,育成條件既知のCZ法,FZ法,およびフラックス法で合成した人.工希土類ガー
 †・ット単結晶中にみられる成長縞,ファセット,および包有物や転位に伴なわれる応力複屈折
 を凾外斤した。
 成長縞は成長速度の変動によって発生する不均一性で,これに伴なわれて組成と格子サイズ
 の変動が起る.、応力複屈折は.組成変動にみあうための雫、寺子廿イズのマッナング1二原因する平
 面歪によって生ヂろことが明うかになった。複屈折の大きさ△nは組成変動の大きさ,偏光の
 振動方向X',Z'は格子サイズの大小に関係している。
 マァーヒットに伴なう応力複屈折は,pointbypohl[σ)分オ弄を行なうことにより,オンファセッ
 トおよびオフファセット領域で」)成長機構の違いによる格子び)大きさの違いによって起る現象
 であることが確かめ∴れた。これは,希土類ガーネットの不定比組成に由来すろというモデノレ
 で説明された。
 包有物,転位等に伴なわれる応力複屈折は極めて微弱であるが,今回の研究により,それら
 を明瞭に視覚化できることが示され.転位のひろがりと場の歪との関1系などが解明された。さ
 らに上記の手法を天然ガーネットにも適用し,珪酸塩ガーネット中の応力複屈折の詳細な解析
 に成功した。パイラルスパイト系では組成変動および結晶の対称性低下の両者による光弾性効
 果で光学異常が発生すること,グランダイト系では光学異常が構造起源であることが確かめら
 れた。さらに,この種解析をもとに,グランダィト系ガーネット中に普遍的に認められる縞模
 様は,接触交代作用中でのガーネット結晶の成長速度の変動によってあらわれる成長縞に対応
 し,その解析から,成長過程が解析できることを示した。
 以上の研究結果は,結晶の評価,成長機構の解析などで重要な貢献をなすものであり,また
 応力複屈折を定量的に解析することに成功した点で高く評価できる。これは北村が独立して研
 究を行なう能力を十二分にもっていることを示している。よって,審査員一同,北村健二提出
 の論文を合格と判定した。
 一349一
